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Ⅰ 研究の成果(1000字 程度)
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COE研究プ ロジェク ト 『計算化学的手法 を利用 したゼオライ ト膜炭化水素混合系分離 シ
ステムの開発』の一環 として、平成16年10月 よ り研究を開始 した。ゼオライ ト膜の分離
選択性能 を高精度に予測すべ く、計算化 学的なアプ ローチの活用を念頭 に置 き、研究 を進
めている。以下に、これ までに得 られた成果の概要 を示す。
ゼオ ライ トのよ うなナ ノ細孔膜の透過性能 を決定づ ける物性値の1つ と して、細孔内ゲ
ス ト分子の拡散係数が挙げ られ る。従 って、膜性能 を予測す る上では、拡散係数 の定量が
不可欠 とな る。 しか しなが ら、分子動力学(MD)計算に代表 され る通 り、既存の手法では未
解 決な技術的課題が山積 してお り、高精度な定量が可能な段階 に到達 している とは言い難
い。 とりわけ問題 となるのは、計算に要す る時間 コス トが過大になる点である。すなわち、
現在の計算機性能 では、拡散 とい う動力学現象 を追跡するに十分な計算速度 を達成 できな
い。 よって現在、こ うした仮想計算 上の計算速度の大幅な向上を実現す るよ うな、革新的
なアプローチが強 く求められている。
本プロジェク トでは、その第一候補 として、遷移状態理論(TST)に基づ く新規 な拡散係数
予測法の開発を進めてい る。TSTを活用す る事で、 自由エネルギーを定量すれば、拡散係
数 の予測が可能 となる。本研究では、MD計 算によって、自由エネル ギーの定量 を行 った。
ただ し、先述 したよ うに、MD計 算 をそのまま適用す る限 り、十分な計算速度 な ど達成する
事 は出来 ない。そ こで、まず系を昇温す る事で、拡散速度 を大幅 に向上 させた。昇温すれ
ば、少な くとも拡散係数の定量に十分な計算速度は達成できる。 しか し一方で、温度 変化
に伴 う自由エネルギーの大幅 な挙動変化 も生 じて しま う。 この問題 に対処す るため、統計
力学理論 に基づ き、高温で定量 した 自由エネルギーを低温に変換す る。変換後 に得 られた
自由エネルギーを用いれば、TSTに よ り、従来型 の計算手法では予測不能な領域の系 につ
いても、拡散係数の定量が実現する。
以上の方法論に基づ き、現在、LTA型ゼオライ ト中におけるゲス ト分子 の拡散係数 を対
象に、系統的な定量化 を進めている。その結果、ゲス ト分子の種類 に応 じて、予測の精度
に相違が生 じる事 も判明 しつつある。従 って、今後 も様々な系 について、本手法の妥 当性
を検証す る予定である。
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